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INTRODUCTION GENERALE

La contribution des ressources énergétiques renouvelables dans le processus de
production d’électricité est devenue obligatoire. Les principaux raisons derri¢re sa sont : la rareté
des combustibles fossiles, et ’augmentation au niveau de risques environnementales causés par
la consommation énorme d’énergie fossile [1,2]. Il existe de nombreuses ressources
renouvelables capables de fournir une énergie propre et durablement. Parmi eux, la pile a

combustible (PAC) qui a attiré I’attention de beaucoup des chercheurs dans les derniéres années.

La pile a combustible est un convertisseur d'énergie capable de convertir en courant
électrique une quantité énergie chimique stocké. Le PAC est constitué principalement d'un
électrolyte placé entre deux électrodes métalliques, appelées cathode et anode. En fonction de

I’électrolyte utilisé, nombreux PACs peuvent étre construites [3,4].

Parmi ces types, la pile a membrane échangeuse (PEMFC) qui a été utilisé dans beaucoup
d’applications industrielles telles que les véhicules électriques. En comparaison des autres piles
présentés dans la littérature, la PEMFC offres beaucoup des mérites tels que : une pression de
fonctionnement basse, température de fonctionnement réduit, faible humidité relative, rendement
élevé, vert source, pas de contamination, démarrage au rapide et déchets moins que autres types
[3,5,6].

L'un des facteurs qui a encouragé les chercheurs a utiliser les piles a combustible PEM
est I'existence d'un grand nombre de modeéles de modélisation, qui ont permis de comprendre le
comportement le comportement interne du générateur, d'estimer la puissance fournie par la

source, de simuler et de tester de nouveaux algorithmes de contréle [7].

Ces modéles de modélisation peuvent étre classées en deux approches principales: La
premiére approche inclut structuraux, qui visent & simuler le transfert de chaleur, le transport de
masse et les phénomeénes electrochimiques produits dans les piles a combustible. Ces modeles se
concentrent sur la modélisation des éléments spécifiques de comportement de la pile, telle que
I’anode, la cathode et la membrane, alors que d’autres visent a présenter une simulation compléte

de la pile a combustible.

Tous ces modeles prévoient d’expliquer les processus fondamentaux se produisant dans
les systemes de piles a combustible et en conséquence servir d’outil pour la conception et

I’optimisation des différents composants de cellules.
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La deuxieme approche inclut les modeles basés sur les équations empiriques ou semi
empiriques, appliqués afin de prévoir I’effet de différents parametres opératoires sur les
caractéristiques courant-tension de la pile a combustible, sans examiner en détail les phénomenes
physiques et électrochimiques impliqués dans 1’opération. Ce modéle a été présenté par
Amphlett et al [8]. Depuis I’année 1994. Aprés son développement, le modele d’Amphlett a

gagné beaucoup d’attention par les chercheurs dus a sa simplicité et efficacité.

Pour utiliser le modéle d’ Amphlett, il y a un certain nombre des parametres inconnus qui
doivent étre identifiés tout d'abord par le chercheur. Cependant, la procédure d’identification des
parametres inconnus de modéle d’ Amphlett est une étape difficile en effet dus a la non-linéarité

de modéle, et I’incorporation de nombres élevés des parameétres.

Pour adresser ce probléeme, nombreux méthodes d'optimisation basées sur I'heuristique
ont été utilisées pour extraire les paramétres avec une bonne précision, et assure un bonne

accordance entre les grandeurs da sorties expérimentales et estimés.

L'une des méthodes d’optimisation heuristiques bien connues est lI'algorithme génétique
(GA). Le simple GA a utilise pour définir les parametres PEMFC [9]. Un L'ARN-GA adaptatif a
été utilisé pour évaluer le PEMFC performances tout en améliorant les caractéristiques de
convergence et en réduisant l'erreur de tension absolue [10]. L’autour en [11,12] a proposé la
méthode réseau de neurones artificiels (ANN) pour modéliser et découvrir les phénomeénes
internes un seul PEMFC. L’algorithme d’optimisation évolution différenticlle (DE) a été

également appliquée dans ce contexte [13].

Malgré que la PEMFC a été modélisé et représenté par différentes algorithmes
d'optimisation méta-heuristiques, les résultats obtenus ont besoin plus d’amélioration, en termes
de précision et rapidité de la méthode. Pour achever ce but, une méthode d’optimisation simple
et efficace, appelé optimisation par essaimes des particules (PSO) a été proposée dans cette étude
pour identifier les parametres de la pile a combustible.

Le but principal est de développé un modele mathématique de pile a combustible fiable et
plus précise, capable de modéliser le comportement réel de la pile. L’idée est de minimiser

I’erreur entre les points tension-courant expérimentaux et estimés, et assurer un bon accordance.

De plus, Pour faire une étude significative, les résultats de PSO ont été comparées avec
les résultats obtient par la méthode d’évolution différentielle. Dans méme contexte, une pile
PEM de puissance nominale 50W a été utilisée pour démontrer 1’efficacité de la méthode

proposée. Les résultats finaux obtenus sont trés encourageantes, un trés bon accordance entre la
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courbe de polarisation expérimentale et estimé a été extrait. Le reste de mémoire est organisé
comme suite : dans le premier chapitre, nous ferons référence au coté théorique, qui est une
introduction et une définition des piles & combustible, et nous essaierons de mentionner leurs
types, leurs: caractéristiques, histoires, principes de fonctionnements, Avantages et

inconvénients, performances et applications.

Ensuite dans le deuxieme chapitre, nous passerons du géneral au spécifique, ou nous
étudierons le modele mathématique d'une pile & combustible PEM et ses caractéristiques issues
de I'é¢tude expérimental (caractéristique IV, IP ...) a ’aide d’une maquette mobile congu pour

produire de I'énergie électrique.

Enfin dans le troisieme chapitre (Identification de parametres de PAC par les méthodes
méta-heuristiques) nous appliquerons deux algorithmes d'optimisation (appelées PSO et DE)
basés sur l'intelligence artificiel, ont été appliqués pour extraire les paramétres optimale de
modéle de générateur et atteindre I'erreur minimale et clarifier I'accord entre les valeurs mesurées

et simulées.
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1.1 Introduction

A cause de développement technologique ainsi que industriel, la demande sur 1’énergie
électrique a augmenté de maniere rapide [2]. Les scientifiques ont commencés a chercher de
nouvelles méthodes de production d’énergie électrique. L’un de ces sources est la pile a
combustible. Ces dernieres sont des moyens électrochimiques utilisées pour convertir 1’énergie

chimique stockée en énergie électrique [14].

Dans I’industrie il existe plusieurs types des piles a combustibles, développées par des
expertes. Chaque une a ses avantages et ses inconvénients, mais elles restantes toujours un
moyen de production d’énergie qui peuvent étre exploité dans différent applications. Ce chapitre
présente les piles a combustibles les plus communément utilisées dans 1’industrie. Le principe de
fonctionnement des PACs, leurs avantages, inconvénient, et leurs applications ont été illustrés on

détaille.
1.2 Historique générale de la pile a combustible

La découverte de la pile & combustible est attribuée au Suisse Christian Schonbein (1799-
1868) en 1838 [14]. Apres avoir effectué une électrolyse dans un tube en U avec deux électrodes
en platine, il a arrété le transit du courant et remarqué qu’un courant €lectrique propager dans le
sens inverse.

En janvier 1839, un Anglais, William Robert Grove (1811-1896), (connu comme le Pere
de la pile a combustible) [15], a amélioré la pile électrique et s'est intéressé aussi a I'électrolyse.
Il a développé la notion que si I'on peut séparer I'eau de ses constituants grace a I'électricité, alors
que nous pouvons faire le processus inverse. En février 1839, dans un article publié dans le
magazine, il a mentionné la possibilité de produire un courant électrique en faisant réagir de
I'nydrogéne et de I'oxygéne. 1l a présenté plus tard (1843-1845) la premiere pile a combustible.
Appelé son générateur «gaz battery» [16,17].

(a) (1]

Figure 1.1 : Les essais de Christian Schénbein et de William Robert Grove [18].
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Bien que la pile a combustible ait été découverte en 1839, il est resté jusqu'en 1930 pour

entrer dans le développement et I'utilisation [19].
1.3 Structure d’un module (stack)

Les piles a combustibles sont des cellules électrochimiques constituées d'un électrolyte
(solide ou liquide) pris en sandwich entre deux électrodes (anode et cathode), permettant just le
passage d'ions pas d'électronset les gaz. L’anode est alimentée par un combustible et la cathode
alimentée par un comburant [20]. Lorsque 1’atome d’hydrogéne atteint la surface de I’anode, elle
se divise en deux composants i.e. protone et électrone. Les électrons dans ce cas sont obligés de
traverser le circuit extérieur afin de firmé le cycle de conversion. La tension fourni par une

cellule élémentaire d'une PAC elle tres basse, généralement inférieure a 1 V.

Pour avoir une puissance suffisant, il est indispensable d’associer plusieurs cellules
élémentaires en série pour former un assemblage appelé stack [21]. Les éléments de la connexion
entre ces cellules dites les plaques bipolaires, car elles relient le pole positif d'une cellule au péle
négatif du second (en série). En plus de cette fonction électrique, qui est la collecte de courant
produit par chacune des cellules élémentaires vers des électrodes de sortie, les plaques bipolaires
assurent également la circulation des divers fluides, le refroidissement ou le chauffage et
I’assemblage [16,17].

I
Membrane Electrode Assembly Current
Fuel (H2)

| ""“'” i il I \l’ I

! \l

Bipolar Piates Oxidant
with Gos Flow Chanrels ' (Air/O2)

Figure 1.2 : Exemple de stack chez ZSW (23 cellules) [22].
1.4 Le mécanisme de fonctionnement d’une pile a combustible

Pour produire de 1’¢lectricité a partir de la pile a combustible, en fournissant continuellement
de I’oxygéne et de I’hydrogéne a la cellule ou I’hydrogene est stocké sous pression dans des
tubes et alimenté en oxygeéne de 1’air. Pour pouvoir mieux comprendre le prencipe de

fonctionnement, les deux demi-réactions sont traitées séparément comme suite :
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¢ Dans le poteau négatif (1’anode), se produit une oxydation d’hydrogéne et le résultat est
une libération des protons qui pénétrent 1’électrolyte lié vers la cathode et les électrons
qui vont circuler dans I'électrode vers le crcuit extéricure (la charge) selon la demi-
réaction de 1’oxidation suivant :

Hy,>2H"+ 2e” (1.1)

Figure 1.3 : Oxydation de I’hydrogéne a I’anode.

¢+ Les électrons traversent le circuit extérieur dirigé vers la cathode (I'électrode négative) et
interagissent a la triple surface électrolyte / électrode / gaz avec I’oxygene et les ionsqui a

traversé I'électrolyte selon la demi-réaction de la réduction :

%0,+2H"+2e~ > H,0 (1.2)

Figure 1.4 : Réduction de I’oxygene a la cathode.

Donc, le schéma et le bilan global de la réaction qui se produit dans la pile a combustible est le
suivant :

Courant électrique

Figure 1.5 : Schéma globale de principe.

>+ 1<
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2 Hy + 0, = 2 Hy0 (iquiaey + €lectricité + chaleur (1.3)

Le courant électrique produit est recueilli aux électrodes et alimente une charge et le sens de

circulation de cette courant est contraire de celui des électrons [16,17].
1.5 Les différents types des piles a combustible

De nombreux criteres peuvent étre utilisés pour la classification des différents types des
PAC. Mais généralement, le type d’électrolyte utilisé est 1’élément principale déicide le

processus de classification.
1.5.1 Pile a combustible & membrane polymére PEMFC
1.5.1.1 Historique

L’histoire de pile a combustible type PEM a commencé a partir de 1955 quand Willard
Thomas Grubb de G E décidé d'utiliser une membrane échangeuse d'ions comme électrolyte. Peu
apres, Leonard Niedrach a déposé du platine comme catalyseur sur un support en titane appliqué
sur la membrane. En 1965, cette technologie a été utilisée pour les missions spatiales (Gemini),

puis abandonnée par 1’organisme gouvernemental des USA (NASA).

Dans les années 1980, une entreprise canadienne (Ballard) a réagi au développement de cette
technologie [16,17].

1.5.1.2 Structure d’une cellule élémentaire de PEMFC

> Electrolyte

L'électrolyte utiliseé dans la PEMFC est une fine membrane polymére, en général, c’est
le Nafion™ a une base PTFE (poly-tétra-fluoro-éthyléne hydrophobe) avec des groupes
sulfoniques (SO5 ™) hydrophiles. Dans un milieu humide, les ions H*fixés aux groupes SO5~sont

mobiles et se transportent dans la membrane.

Parmi les caractéristiques principales pour cette membrane est sa conductivité ionique, qui
est en termes de 1’épaisseur de la membrane et le taux d'humidité (un faible taux d’humidité
augmente la résistance de la membrane et un taux d'humidité trop élevé diminué cette
résistance). Une autre caractéristique est la tenue en température, les membranes fonctionnement

a des températures inférieur a 100 °C pour éviter la dégradation du matériau [16,17].
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> Electrodes (anode/cathode)

Les électrodes géneralement sont constituées de fines particules de carbone avec une grande
surface active. Les réactions électrochimiques se produit a cette surface, elle doit permettre une
circulation des électrons libérés lors de la décomposition de I'nydrogene. Les électrodes sont
caractérises par : une bonne conductivité électrique, une bonne diffusion des gaz et une surface

importante de contact avec électrolyte [16,17].

» Catalyseur

On utilise le catalyseur afin faciliter, accélérer et d'augmenter ’efficacité de la réaction
électrochimiques mais n'est pas consommé dans le procédé. Le catalyseur est déposé avec un
liant sur la surface de chaque électrode ou il est en contact de I'électrolyte, ce liant pout étre
hydrophobe pour faciliter 1'évacuation de 1'eau ou hydrophile afin d’augmenter le contact avec
I'électrolyte. Pour l'anode sont utilisé un mélange platine/ruthénium et le platine seul pour la
cathode [16,17].

Electrode

Zone de
triple contact

Couche de
difusion
Electrolyte

Figure 1.6 : Catalyseur du coté anode [23].

» Couche de diffusion de gaz (GDL)

Elle est construit sur du carbone soit sous forme de fibre tissée soit de non tissé pressé avec

une épaisseur comprise entre 0.2 et 0.4 mm et une grand porosité [16,17].

Catalyseur Fibres
sSupporté sur conducltrices
carbone d'électricité

Conducteur
de protons

Couche Couche de
Membrane diffusion

active
de gaz

Figure 1.7 : Couche de diffusion de gaz [24].
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Ses fonctions sont:

= Assurer la transition des gaz vers le catalyseur et I'électrolyte.

= Fournir un soutien mécanique au groupement membrane-électrode/catalyseur.
= Garantir la circulation du courant produit vers les électrodes.

= Permettre I'évacuation de I'eau formée.

= Eliminer la chaleur résultant par les réactions.
1.5.1.3 Principe de fonctionnement PEMFC

La PEMFC fonctionne généralement a une température de 60 a 80 °C. Le combustible est
de I'nydrogéne pur utilisé a 1'anode et le comburant est de 1’oxygéne (ou air) a la cathode, en peut
se faire par : la pression atmosphérique, compresseur, ventilateur ou gaz comprimé. Les ions qui
traversé ’électrolyte sont des H* [16]. La figure suivant représente schéma de principe d’une

cellule élémentaire.

Courant Electrique
—_—

Ancde Electrolyte Cathode

Figure 1.8 : Schéma de principe d’une cellule élémentaire du PEMFC.

Le principe de fonctionnement de la pile type PEMFC repose sur I'oxydation d'un combustible

(hydrogene) a I'anode (émettrice d'électrons) selon la demi-réaction :
H, > 2H* +2e” (1.4)

Et la réduction d'un comburant (oxygeéne) a la cathode (réceptrice d'électrons) selon la demi-
réaction:

1
502 +2€”+2H* - H,0 (1.5)
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Aboutissant a la production simultanée d'énergie électrique, d'eau et de la chaleur comme

indique le bilan global de la réaction suivant :
1 7 . = 7
H, + 502 — H,0qiquide) + électricité + chaleur (I.6)

1.5.1.4 Avantages et inconvénients
Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a
combustible de type PEMFC.
Tableau I.1: Avantages et inconvénients du PEMFC [16,17,21].

Avantages Inconvénients

) o ) La membrane et le catalyseur
Fonctionnement a faible température. _ . .
(platine/ruthénium) colteux.

o La sensibilité au soufre et au CO (moins de 10
Petite taille. )
ppm requis).

Démarrage rapide. Besoin de garder la membrane hydratée.

Temps de réponse tres rapide. _
Durée de vie et fiabilité en utilisation réelle a

Electrolyte (membrane) solide. .
améliorer.

Insensible au CO,.

1.5.2 Pile a combustible a méthanol direct DMFC
1.5.2.1 Historique

Au milieu de 1950, le Suédois T.O. Pavela s'intéresse a I'usage du méthanol CH;OH dans
une pile & combustible. D’autres évolutions ont suivi au milieu des années 1960, comme ceux de

I’IFP en France ou de la société Varta en Allemagne.

En 1989, les travaux du Locker Hydrocarbon ont lancé la PAC au méthanol vers la voie
actuelle [16,17].

1.5.2.2 Structure de DMFC

> Electrolyte— passage de méthanol (crossover)

L’¢lectrolyte utilisée il est identique a celle des piles de type PEMFC (membrane), mais

n'empéche malheureusement pas totalement le passage du méthanol dissous dans I'eau vers la
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cathode. Ce phénoméne de méthanol diffusé de I'anode a la cathode appelé (crossover) a un
impact négatif sur les caractéristiques de la batterie de type DMFC, ce qui conduit a :
o Une diminution de l'activité de la cathode avec formation de dioxyde de carbone
coté cathode.
o Une réduction de I'activité catalytique due a un empoisonnement au platine coté
cathode due a la présence de méthanol.
o Le méthanol qui traverse la membrane n'entre pas dans la réaction d'oxydation et
entraine une perte d'énergie [16,17].

» Catalyseur

Il est similaire a celui de la pile a combustible type PEM, platine/ruthénium a I'anode et

le platine seul a la cathode (sous forme de trés fines particules).

» Electrodes

Comme pour la PEMFC (dép06t de poudre de carbone sur un support).

» Couche de diffusion de gaz

C’est le méme type de Couche que pour la PEMFC.
1.5.2.3 Principe de fonctionnement

La pile a combustible a méthanol direct fonctionne généralement a une température de 60
°C. Le combustible est de méthanol CH;OH utilisé a I'anode, en solution aqueuse (1’'usage d’un
combustible liquide donne une simplification aux systémes de stockage et d’alimentation) et le
comburant est de ’oxygéne a la cathode [17]. Les ions qui traversé 1’électrolyte sont des H™

comme indiqué la figure suivant :

Courant Electrique
_—

NN
8- Charga € -

Anode Electrolyte Cathod=

Figure 1.9 : Schéma de principe d’une cellule élémentaire du DMFC.
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Le principe de fonctionnement de la pile type DMFC repose sur I'oxydation du méthanol

CH;OH a I'anode (émettrice d'électrons) selon la demi-réaction :
CH;0H + H,0 - CO, + 6 H* +6€” (L.7)
Et la réduction d’oxygéne a la cathode (réceptrice d'électrons) selon la demi-réaction:

20, +6e” +6H* > 3H,0 (1.8)

Aboutissant & la production simultanée d'eau, d'énergie électrique, le dioxyde de carbone et de
chaleur comme indique le bilan globale de la réaction :

CH30H + 3/2 0, = CO3 + 2 H,0 jiquide) t+ €lectricité + chaleur (L9
1.5.2.4 Avantages et inconvénients

Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a
combustible de type DMFC.

Tableau 1.2: Avantages et inconvenients du DMFC [16,17].

Les avantages Les inconvénients

Démarrage instantané aussi un temps de ) .
) . _ Faible rendement réel.
réponse trés rapide.

o ) Transit de méthanol a travers 1’¢électrolyte
Facilité d'usage du méthanol.
(crossover).

) Le co(t du catalyseur et de la membrane est
Conception compacte. o
éleve.

_ _ Cartouches de méthanol encore transportées
Il n'est pas sensible au dioxyde de carbone. ) o
dans des avions non autorisés.

Fonctionnement a basse température. La production de CO,.

Systeme simple.

Il n'y a pratiquement pas d'hydratation La durée de vie de cette pile a améliorer.

supplémentaire de la membrane.

1.5.3 Pile a combustible a I’éthanol direct DEFC

Le développement de la pile type DMFC abouti a une nouvelle pile, qu’est la pile a
combustible a éthanol direct DEFC. Le combustible est 1’éthanol C,H;OH qui est donne plus
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d'avantages par rapport le méthanol. C'est parce que I'éthanol moins toxique et produit a partir
des composes agricoles (renouvelables). Aussi il a une grande densité énergétique théorique par

rapport le méthanol [16].

Courant électrigue

 —

AT A
£ Charge e-

Anade Electrolyte Cathode
Figure 1.10 : Schéma de principe d’une cellule élémentaire du DEFC.

Le principe de fonctionnement de cette pile (DEFC) repose sur l'oxydation d’éthanol

C,HsOH a I'anode, selon la demi-réaction :

C,HsOH+3H,0 - 2C0, + 12H* +12e” (.10)
Et la réduction d’oxygéne a la cathode, selon la demi-réaction:

30,+12e” +12H" - 6 H,0 (L11)

Aboutissant a la production simultanée d'eau, d'énergie électrique, le dioxyde de carbone et de

chaleur comme indique le bilan globale de la réaction suivant :

C,HsOH + 3 0, = 2 CO, + 3 Hy0 giquide) T €lectricité + chaleur (L.12)
1.5.4 Pile a combustible a acide phosphorique PAFC

1.5.4.1 Historique

En 1842, William Robert Grove a utilisé I'acide sulfuriqgue comme électrolyte dans la
premiére pile a combustible. Il a suivi de nombreux développements dans le but d'éliminer
I'utilisation d'électrolyte liquide.En 1961, le résultat fut l'utilisation d'acide phosphorique stable

dans la matrice de poudre de silice comme électrolyte.

Au milieu de 1960, les Japonais et les Americains ont commencé a evoluer les piles a

combustible a I'acide phosphorique [16,17].
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1.5.4.2 Structure de PAFC

> Electrolyte

Dans cette pile, I'électrolyte est un acide phosphorique fixé par une matrice de carbure de
silicium (CSi) en couche mince d'épaisseur (0,1 & 0,2 mm), avec une liaison de type PTFE

organique [16,17].
> Electrodes

Les électrodes sont en matériau carbone avec un liant/revétement en PTFE. Le groupe forme
une structure poreuse, pour simplifier la circulation des gaz et de I'eau produits. Cet ensemble est

monté sur un cadre en graphite qui fait également comme un collecteur de courant [16,17].

» Catalyseur

Sur I'anode et a la cathode, on utilise généralement du platine ou du platine / métal, tel que (le

nickel). Il est en général positionné sur de fines particules de carbone [16,17].
1.5.4.3 Principe de fonctionnement

La PAFC fonctionne généralement a une température environ 200 °C. Le combustible est
de I'nydrogene utilisé a I'anode. Comme I'anode tolére le CO, sans affecter sur les performances
de la pile, il est possible d'utiliser I'nydrogéne provenant de la décomposition des hydrocarbures.
Le comburant est de ’oxygeéne a la cathode et les ions qui traversé 1’électrolyte sont des H*. La

figure suivant représente schéma de principe d’une cellule élémentaire [17].

Courant Electrique
—
NN
3
€- Charge &=

Anode Electrolyte Cathods
Figure I.11 Schéma de principe d’une cellule élémentaire du PAFC.

Le principe de fonctionnement de la pile a combustible PAFC repose sur I'oxydation de

I’hydrogene a l'anode selon la demi-réaction :
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H, > 2H*+2e” (1.13)

Et la réduction d'oxygene a la cathode selon la demi-réaction:

1
502 +2€”+2H* > H;0 (1. 14)

Aboutissant a la production simultanée d'eau, d'énergie électrique et de chaleur comme indique

le bilan global de la réaction suivant :
1 7 . = 7
H, + EOZ — H,0qiquide) + électricité + chaleur (I.15)

1.5.4.4 Avantages et inconvénients

Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a combustible de
type PAFC.
Tableau 1.3: Avantages et inconvénients du PAFC [16,17,21].

Les avantages Les inconvenients

Insensible au dioxyde de carbone. Démarrage lente.

Application de cogénération (rendement .
_ . Catalyseur tres cher.
environ de 85%en cogénération).

) _ La rénovation de I'acide phosphorique est
Disponible dans le commerce.

nécessaire.

Sensibilité au soufre.

Contréle de température difficile.

Longue durée de vie. ne supporte pas les arréts.

L’¢lectrolyte s’évapore et les électrodes sont

corrodées par le milieu acide de la pile.

1.5.5 Pile a combustible a alcaline AFC
1.5.5.1 Historique

La pile alcaline est la plus ancienne. Francis Thomas Bacon a repris les travaux de
Mond et Langer. En 1959 il a présenté une pile & combustible de 5 KW pratt&whitney a

acquis une licence pour le programme spatial Apollo qui s'est ensuite étendu a la navette

spatiale.
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En 1959, la premiére pile de type AFC utilisée sur un « véhicule » a été développé
pour démonstration sur un tracteur de la société Allis-chalmers. Parallelement, union carbide
a developpé des piles a combustible sur le méme principe. Au milieu des années 1960, varta

en Allemagne a développé une pile de type AFC compacte (Eloflux) [17].
1.5.5.2 Structure

> Electrolyte

Elles utilisent un électrolyte liquide constitué d’une solution d’hydroxyde de potassium qui a
I’avantage d’accélérer la réduction de 1’oxygéne [25], il est Concentrée (30 a 85 % selon la
température de fonctionnement) stabilisé dans une matrice ou mis en circulation par

I'intermédiaire d'une pompe, en fonction du domaine d'utilisation (spatiale ou terrestre).

L'hydroxyde de potassium est sensible au dioxyde de carbone Co,, cette réaction conduit

a la formation de carbonate K,CO4, selon I'équation de réaction suivante :
CO,+ 2KOH - K,CO;+ H,0 (L,16)

Le carbonate K,CO5 formé, insoluble dans I'électrolyte, bloque les pores, ce qui réduit la
mobilité des ions (une partie de ionsOH™ n'est ainsi pas disponible pour I'oxydation de

I'nydrogene) et réduit le rendement de la pile a combustible [17].

Figure 1.12 : Pile combustible de type AFC.

> Electrodes

Les électrodes de la pile de type AFC sont en nickel ou en graphite.

» Catalyseur

Les catalyseurs employés dans ce type de pile ne nécessitent pas de métaux précieux. Le nickel a

I'anode ou l'argent a la cathode peuvent catalyser les réactions. D'autres combinaisons sont
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possibles avec des métaux précieux comme le platine/palladium a I'anode ou le platine/or a la
cathode [17].

1.5.5.3 Principe de fonctionnement

La pile a combustible alcaline fonctionne généralement a une tempeérature comprise entre
60 et 90°C. Cette technologie simple pourrait permettre d’atteindre des colts assez bas mais, de
par son principe, elle est handicapée par la nécessité de devoir traiter I’air - la source de
comburant oxygéne- pour éliminer le CO,, polluant majeur de son électrolyte (solution de
potasse). Toutefois, des recherches se poursuivent pour contourner cette difficulté en tentant de

développer une membrane électrolyte solide conductrice pour les ions OH-.
Il existe deux modes de fonctionnement : électrolyte fixe ou en circulation.

Pour les piles a électrolyte fixe, celui-ci est intégré a une matrice poreuse qui le stabilise.
Si la structure est plus simple que pour I'électrolyte en circulation, I'évacuation de la chaleur est
plus délicate. L'eau produite entraine une dilution de I'électrolyte, donc une détérioration de ces
caractéristiques. La formation éventuelle de carbonates réduit les performances. Cette

technologie est cependant trés fiable.

La circulation de I'électrolyte a I'aide d'une pompe offre certains avantages tels que:

Gestion thermique facilitée et homogénéisation de la concentration de I'électrolyte...etc.

En revanche :

L'hydroxyde de potassium est corrosif (tenue des matériaux et sécurité de fonctionnement) ;
Le systeme est complexe en raison des composantes annexes.

Combustible et comburant :

Le combustible utilisé est I'hydrogéne pur.

L'air peut étre utilisé comme comburant en place de I'oxygene mais le CO,doit en étre éliminé
[17,26].

1.5.5.4 Réactions
A l'anode;

Hy, + 20H" — Ni - 2H,0 +2e" (1.17)

17
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A la cathode:

1

502 + 2" + H0 —Ag > 20H" (1.18)
Bilan :

Hy + 112 0, - H;0( iquige) + Chaleur (1.19)

1.5.5.5 Avantages et inconvénients

Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a
combustible de type AFC.
Tableau 1.4: Avantages et inconvénients du AFC [17,27].

Les avantages Les inconvénients

Rendement électrique élevé. La nécessité d'utiliser du gaz pur.

Fonctionne a basse température et dans une ) )
Durée de vie courte (8000 h).

large gamme.
Faible cout de I'électrolyte. Sensible au CO,.
Catalyseurs non précieux. Electrolyte liquide et corrosive.

1.5.6 Pile a combustible a carbonate fondu MCFC

Hydrogéne Chaygenn

Hyr— a I == 0;
=36 -
= §
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’ = -;_:‘:ICO_S —_—Co
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i 4—1‘-{;0' - CO, i
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Figure 1.13 : Pile a combustible de type MCFC.

1.5.6.1 Historique

En 1921, les suisses Baur et Preis ont étudié une série d'électrolyte, dont des carbonates
fondus, utilisables a haute température. Mais ils ont rencontré des problemes de conductivité
électrique et de réactions chimiques secondaires incontrdlées. A la fin des années 1950, deux
chercheurs hollandais (G.H.J.Broers et J.A.A. ketelaar) ont succédé en développant une pile a

combustible sur ce principe.
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Au milieu des années 60, I’U.S. Army's Mobility Equipment Research and Développement
Center (MERDC) a Ft. Belvoir, teste plusieurs cellules a carbonate fondu fabriquées par Texas
Instruments. Elles couvrent la gamme de 100 watts a 1 000 watts et sont destinées a fonctionner
avec un combustible militaire en utilisant un reformeur externe [17,28,29].

1.5.6.2 Structure d'une cellule élémentaire

> Electrolyte

L’¢électrolyte est constitu¢ d’un mélange de carbonate (Li,CO5, K,CO3) retenu par une
matrice poreuse d’oxyde d’aluminium et de lithium (LiAIO2) sous forme de plaques de 0,5 a 1,0
mm d'épaisseur. Une bonne conductivité ionique des carbonates est obtenue a des températures
de 600 a 700 °C. A ces températures, I'électrolyte est liquide, la température de fusion se situant
entre 450 et 500 °C [17].

> Electrode et catalyseur

La conception des électrodes doit &tre améliorée pour permettre un contacte optimal entre les
gaz et I'électrolyte, généralement en modifiant le diamétre des trous ou la porosité des électrodes.
Ces piles fonctionnent a des températures élevées (600°C a 700°C) ce qui améliore la cinétique
de la réaction de réduction de I’oxygene et rend inutile 1’utilisation de métaux nobles comme
catalyseurs.

L'utilisation du nickel est un compromis permettant d'avoir électrode et catalyseur dans le
méme matériau, le nickel s'étant avéré un catalyseur efficace et résistant, on utilise un alliage
nickel/chrome ou nickel/aluminium (anode) et un oxyde de nickel poreux dopé au lithium
(cathode) [17].
1.5.6.3 Principe de fonctionnement

Cette pile fonctionne généralement a des températures comprises entre 600 et 700 °C. Le
soufre doit étre éliminé, car il agit comme un inhibiteur de La réaction a I'anode.
Le combustible est I'hydrogéne généralement produit par les réactions de décomposition des

hydrocarbures a l'intérieur de la pile et le comburant est un mélange de CO, et 0, [17].

1.5.6.4 Réactions

A l'anode :

H, + (CO03)™% - H,0 + CO, + 2e~ (1,20)
a la cathode :

CO, + 2e + %02 — (C03) ™2 (1,21)
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Bilan :
Hy, + 1/20,+ €Oy >  Hy0(yapeury + CO; + chaleur (1,22)
1.5.6.5 Avantages et inconvénients

Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a
combustible de type MCFC.

Tableau 1.5: Avantages et inconvénients du MCFC [17,27,28].

Les avantages Les inconvenients

Production d’hydrogene en interne a partir bl de alsainallyic.

d'hydrocarbures.

électrolyte liquide et corrosif (carbonates

bonne fiabilité. fondus).

Rendement technologique, calculé en tenant Perte d'électrolyte.

compte du systéme entier, assez élevé (54%).

Insensible au CO. Faible densité de courant.

Catalyseur en nickel. Dissolution de la cathode (en nickel).

1.5.7 Pile @ combustible a oxyde solide SOFC

-
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combustible |::> t - <::| Air
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1.5.7.1 Historique

Bauer et Preis ont développé en 1937 une pile a combustible a oxyde solide SOFC fondée sur
les découvertes de Nernst En 1899. En 1962, Weissbart et Ruka (Westinghouse Electric
Corp). Utilisez un électrolyte a base de zirconium, avec de l'oxygene a la cathode et de

I'nydrogéne ou du méthane dans I'anode [17].
1.5.7.2 Structure

La caractéristique principale de cette pile est qu’elle fonctionne a haute température qui est
de I’ordre de 900 a 1000°C. Dans ce type de pile & combustible, ce sont les ions O qui circulent dans

I’électrolyte. 1l existe deux types principaux de structures : tubulaire ou planaire.

> Structure tubulaire

Cette structure est la plus ancienne, réalisée a l'origine par le groupe Westinghouse
I'ensemble membrane-électrode a la forme d'un tube fermé a une extrémité. Le comburant circule

a l'intérieur du tube alors que le combustible circule a I'extérieur [17].

» Structure planaire

La structure planaire offre une compacité importante par rapport a la structure tubulaire.
La conductivité ionique de I'électrolyte dépendant de la température, une réduction de I'épaisseur
de I'électrolyte permet de diminuer la température de fonctionnement, d'ou le développement
d'une structure ou I'anode supporte I'électrolyte qui peut ainsi étre déposé en couche mince. Il

existe deux approches pour les cellules élémentaires :

- Structure classique ou les composantes (électrodes et électrolyte) sont empilés sous forme de
plaques ou feuilles, I'accés du combustible et comburant se faisant par les deux faces
opposées.

- Structure concentrigue avec accés du combustible par le centre [17].

v' Electrolyte

L'électrolyte est un mélange d'oxydes appelé YSZ (yttrium stabilized zirconia) qui est
composé d'oxyde de zirconium (Zr0,) stabilisé par I'yttrium (Y,05, 8 a 10 %). La conductivité
ionique de cet électrolyte est suffisante a trés haute température (environ 0,13 S.cm™! a 1000°C).
Dans un électrolyte solide, la conductivité ionique est due aux défauts dans la structure

cristalline.
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Ces défauts sont créés en dopant I'électrolyte par de I'yttrium, par exemple (cas de I'oxyde
zirconium). Pour les piles a structure tubulaire, I'épaisseur de I'électrolyte déposé en phase

vapeur est d'environ 40 um [17].

v Electrodes

Ils doivent avoir une conductivité électrique élevée avec une porosité qui permet la propagation
du combustible et le comburant vers I'électrolyte ainsi qu'une bonne stabilité mécanique et
chimique. Elles sont en composite céramique métal (cermet ou nickel stabilisé par le mélange
YSZ) pour l'anode et en oxydes mixtes de lanthane-strontium-magnésium (LSM) pour la

cathode.

Pour les piles de type planaire, I'anode fonctionne comme un support, tandis que les batteries de

type tubulaire, la cathode est le support de I'électrolyte et de I'anode [17].

v Catalyseur

Les métaux précieux ne doivent pas étre utilisés comme catalyseurs, aux températures de

fonctionnement atteintes.
1.5.7.3 Principe de fonctionnement

Cette pile fonctionne généralement a des températures comprises entre 850 a 1000°C. Pour les
combustible et les comburant a des températures de fonctionnement élevées permettent
I'utilisation de gaz autres que I'nydrogéne, tels que: le gaz naturel, mélange de méthane et de
CO[17].

1.5.7.4 Réactions

A l'anode :

H, +0~%2 > H,0+2e" (1.23)
Ou:

CO+072— €O, +2e I/CH, + 402 - 2H,0 + CO, + 8e" (1.24)
A la cathode :

120, +2e" — 02 (1.25)
Bilan :H, + 1/2 0, = H;0( yapeur) * Chaleur (1.26)
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1.5.7.5 Avantages et inconvenients

Le tableau suivant représente les principaux avantages et inconvénients du pile a
combustible de type SOFC.
Tableau 1.6: Avantages et inconvénients du SOFC [17,27,30].

Les avantages Les inconvénients

La possibilité de fonctionner avec divers . .
. o Resistance des matériaux (hautes
carburants: hydrogéne, hydrocarbures liquides, )
températures).
gaz naturels.

Electrolyte stable. Sensibilité au soufre.

o Une température de fonctionnement élevée,
Une bonne fiabilité. . .
donc un temps de démarrage relativement long.

Une insensibilité a la présence de CO dans Sensibilite a la variation de température de

I’hydrogéne. fonctionnement.

La mise au point de ce type de pile implique,

o ) de par cette haute température de
Cogénération avec ou sans La fourniture d'une _ . _ .
) fonctionnement, la résolution de problemes
chaleur élevée facilement. ) )
thermomeécaniques de tenue de matériaux assez

complexes.

Rendement électrique elevé. _
Evacuation de la chaleur.

Pas de catalyseurs précieux.

1.6 Caractéristiques et performances

Nous résumons les caractéristiques et les performances pour différentes piles a

combustible dans le tableau suivant:
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Tableau 1.7 : Caractéristiques principales des différentes PAC [16,17].

Caractéristique | PEMFC | DMFC PAFC AFC MCFC | SOFC
Rendement . ~30a . jusqu’a | jusqu’a
; _ 20 & 80% 40 255 % > 60%
électrique 50% 55 % 60 %
) ) 0,6 a 0,4a0,7 . . 0,75a 0,7a
Tension réelle 05a08Vv | 0,7a10V
0,95V \% 0,90V 1,15V
. Jusqu’a
jusqu’a 100 a jusqu’a
Densité de ) jusqu’a 800 | 100 — 200 1000
plusieurs 200 200
courant mA/cm? mA/cm? mA/
A/cm? | mA/cm? mA/cm?
cm?
Pratique- jusqu’a
Quelques jusqu’a )
Temps de ment Instanta- . o plusieu-
] ) ) la3h dizaines de | quelques
démarrage instant- né ] rs
) minutes heures
né heures
. . . fonction
Temps de Tres Tres . . Relativeme
) ) ) Tres rapide ) de la Lent
réponse rapide rapide nt rapide )
taille
Plusieu-
) > 40
) ) >10 000 Environ rs
Durée de vie - > 40000 h . 000
h 5000 h milliers
heures
d’heures

1.7 Applications des piles a combustible
La premiére utilisation de piles a combustible était dans les programmes spatiaux de
NASA en 1960, pour générer 1’eau, la chaleur et 1’énergie que alimenté les satellites et les

capsules spatiale [17]. Apres le développement technologique, les PAC ont été utilisées dans les
applications suivant :

1.7.1 Transports

Il s'agit du domaine de mise en ceuvre le plus important, car les mesures de sécurité
doivent prendre en compte non seulement l'application mais aussi l'environnement. Ces
domaines sont constitués de :

Les transports terrestres : les véhicules électrique (véhicules légers, bus, scooter.).

Les transports maritimes : navires, sous-marins, bateaux électriques.
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Transport aériens : les avions monomoteurs, les avions multi moteurs sans pilote [16,17].

1.7.2 Applications stationnaires
Cette application concernant les installations fixes qui peuvent alimenter les habitations

individuelles, les habitations collectives, hopitaux, les installations industrielles.

éi'idérgymmgyg .

FastEreray

Figure 1.16 : Unité de 1 MW de type PEMFC de la société canadienne BALLARD [35].

1.7.3 Applications portables

Représente les PAC d’une puissance de quelques dizaines de watts jusqu’au kilowatt. Pour

objectif de changer les batteries de forte puissance (qui doivent étre rechargées), avec un

meilleur rendement et plus d’autonomie.
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Figure 1.17 : Pile a combustible avec réservoir de méthanol. [SFC Smart Fuel Cell AG].

1.7.4 Applications dans I’industrie électronique
Cette famille représente les PAC avec une puissance de quelques centaines de watts a
quelques watts, pour des applications mobiles telles que téléphones portables, ordinateurs

portables ou méme tablettes tactiles... etc. Leur autonomie est considérablement augmentée grace

a la pile a combustible.

Figure 1.18 : Quelque exemple des PAC a faible puissance [36,37,38].

1.7.5 Application pédagogiques ou pour formation

De nombreuses applications utilisent souvent un véhicule miniature équipé d'un moteur
électrique, d'une pile a combustible de type PEMFC ou DMFC ainsi que d'un réservoir de
stockage du combustible et fournissant I'hydrogéne stocké dans un ballon gonflable placé dans le

véhicule.

Muni d'un voltmétre/amperemeétre, d'un chronomeétre, d'une boite de résistances (ou de
LED) ainsi que d'un manuel, il est déja possible d'effectuer des manipulations simples qui
permettront de s'initier & la pile & combustible et son fonctionnement. Il est aussi possible
d'utiliser une interface pour ordinateur pour la rentrée 2011-2012, I'académie de Bretagne a
équipé les 22 lycées avec un véhicule télécommandé hybride (pile a combustible et batteries) de

la société Tamiya (japon).
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Pour un niveau plus élevé, les différents équipements des sociétés francaises Pragma
industries (Professional Pack avec pile de 7 W) et allemande heliocentris (Instructor Training

avec pile de 50W) permettent des mesures plus fines et plus complétes [17].

Figure 1.19 : Voiture a hydrogene a pile réversible [HO-FCJJ11] [39].

1.7.6 Application militaires

Les armées ont aussi vu les avantages de la pile a combustibles, que ce soit au niveau
autonomie possible, signature thermique faible ou absence de bruit. Il faut plus particuliérement
citer le ministere de la défense américain qui, des les années 1960, a soutenu la recherche sur les

piles & combustible.

Un exemple est la pile a combustible jenny utilisée par les soldats des Forces spéciales en
campagne. Le soldat la porte avec de petites cartouches dans son gilet contre son corps et
alimente avec elle de nombreux appareils qu’il a sur lui, par exemple des appareils de visibilité
nocturne et des systémes GPS, etc. Avec un poids d’environ 1 kg, la pile & combustible Jenny
procure dans cette application une économie de poids dramatique de 80 pour-cent par rapport

aux batteries emportées préalablement.

o
2200 % 0
R —
Wl ‘A
LN

Figure 1.20 : Pile a combustible portable JENNY SFC SMART FUEL CELL [40].
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1.7.7 Alimentation auxiliaire ou secours

Ce type de géneérateur est largement utilisé dans le domaine de l'aviation, car tous les
avions contiennent des turbines qui produisent de I'énergie électrique ou hydraulique lorsque les

moteurs ou réacteurs ne fonctionnent pas.

Les piles a combustible peuvent également étre utilisées dans toute application
nécessitant de I'électricité ou de la chaleur. Pour une application mobile lorsque le moteur ne
tourne pas, cette alimentation par pile a combustible peut étre une source d'électricité a l'arrét
(camion frigorifique, véhicule Iéger). Pour les applications fixes, il peut s'agir soit d'une source
d'alimentation de secours en cas de panne de réseau, soit d'une source d'alimentation principale
s'il n'y a pas d'acces au réseau (les camions frigorifiques, les bus dont les besoins électriques a

I'arrét ou en fonctionnement sont croissant).

Les avantages de l'utilisation des piles a combustible sont une autonomie accrue, une

réduction de la pollution et du bruit en fonctionnement [17].

Figure 1.21 : Pile a combustible efoy, fiche pratique camping-car.

Les domaines potentiel d'utilisation des piles a combustible et les puissance délivrées en

résumé dans le tableau suivant:

Tableau 1.8: Domaine potentiel d'utilisation [16,17].

Application Puissance PEMFC | DMFC | PAFC | AFC | MCFC | SOFC
Portable 1W-100W v 4 v
Transporta- | 1 KW —10 kW v v v v
ble
Transports,
) ) 10 KW — 100KW 4 v
Stationnaire
Central 100 kW — 3 MW 4 v v v
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1.8 Conclusion

Ce chapitre a été distingué en se réferant au coté théorique, qui est un préambule et une
définition des piles a combustible, avec mention de leurs types, caractéristiques, histoire...etc.
L'un des types de piles & combustible tell que : piles a combustible & membrane polymere ou a
membrane échangeuse de protons, piles a combustible a I'éthanol (direct) et piles a combustible a
oxyde solide.

Du préambule précédent, nous avons remarqué que les piles a combustible different entre
elles en termes de structure, de principe de fonctionnement, d'avantages et d'inconvénients et
d'applications. Parmi les caractéristiques les plus importantes de la pile a combustible figurent le
combustible et le comburant. Comme nous lI'avons noté dans la plupart des cas, I'hydrogene est le

carburant et I'oxygeéne est I'oxydant.
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1.1 Introduction

La pile & combustible de type membrane échangeuse de protons (PEMFC) a attiré
beaucoup d’attention dans les dernieres années. Le générateur a été utilis€é dans nombreux
applications tel que les véhicules électriques. Une des choses les plus efficaces qui peuvent
accroitre l'utilisation de ce générateur par les chercheurs est la modélisation. L'existence d'un
modele mathématique peut aider a comprendre le comportement interne du générateur, et il
facilite aussi le processus de développement des algorithmes de contrdle qui peut optimise le

fonctionnement de source [65].

Pour ces raisons, on va essayer dans ce chapitre a étudier le comportement interne de pile

PEM par I’explication des processus électriques et chimiques qui déroule a I’intérieur de source.

Ce chapitre est divisé en trois parties, la premiére partie de chapitre explique
décomposition interne de la pile PEM. La deuxiéme partie explique le rble des eléments
auxiliaires accompagnés avec la pile avec leur principe de fonctionnement. Le deuxiéme partie

de chapitre illustre les équations mathématiques utilisées pour modéliser la pile.

11.2 Décomposition interne de la pile PEM

Azzamblage membrane électrodes
« Mambrana Elactroda Assembly »
(MEA)

Plaque bipolaire avec
canaux d'alimentation an
combustible

Support carboné (backing)

0.

(o7

Couche de diffusion

carbonée 02

Couche catalytique (C/Pt)

Membrane Polymere protonique
= i osée en solution
Membrane protanique S aep |
échangeuse da proton @) Nanoparticule » Nanoparticules (agrégat)
de carbone de catalyseur actif
l Support Nanoparticules (agrégat)
I L] - T
Hs H,0/ O, carboné de catalyseur inactif
Catalyseur plafiné Catalysour platiné HO
Ha —Lb 2H' + 2@ 2H' +1/2 0o+ 207 j—p H:0 gﬂ H*
O:
Anode : oxydation de H; Cathode : réduction de O,

Figure 11.1 : Pile a combustible a membrane échangeuse de protons PEMFC [41].
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En effet, la pile a combustible PEM est un systeme multi disciplinaire. Trés souvent on
trouve que le générateur est accompagné de nombreux éléments et composants qui assurent le

fonctionnement optimal de source telle que :
11.2.1 Les électrodes

Les électrodes sont constituées par un feutre ou papier de carbone dont la face en contact
avec I’électrolyte est enduite par une pate contenant du carbone platiné, du poly-tétra-fluoro-
éthylene (PTFE) et un électrolyte polymeére conducteur protonique. Les électrodes volumiques,
siege des réactions d’oxydoréduction, sont constituées de deux couches. La premiére est une

couche de diffusion de gaz et la seconde est une couche active.

La couche de diffusion est composée généralement de carbone et de PTFE. Elle permet
d’assurer la distribution des gaz vers la couche active. Cette alimentation doit étre la plus
homogéne possible sur toute la surface de 1’électrode et doit atteindre la plus grande partie du
catalyseur, afin d’éviter le phénomene du point chaud di au caractére exothermique de la

réaction électrochimique.

La couche active est le siege de la réaction électrochimique. Elle doit donc assurer la
présence du gaz réactif, des protons ainsi que des électrons : zone de triple contact
(gaz/€lectrolyte/€lectrode). Les épaisseurs actuelles des électrodes sont de I’ordre de 400 pm,

dont moins de 50 um représentent la couche active [42,43].

Zone de triple
contact

Membrane échangeuse de protons

- Plague bipolaire avec canaux d'alimentation

@ suppoit carboné (backing
Support carboné (backing)
-

~

Z‘Q\’ﬁ-“ Couche de diffusion carbonée
— N

N

TR .
'X\-,r;x Couche cataltique carbone/Platine

=

Do HEE A H H‘O (D Transport H, @ lonisation
OO DDOE® < @ Adsorption @ Desorption H*
(I Dissociation @ Transport H*

Assemblage membrane électrode
(AME)

Figure 11.2 : Représentation schématique de la zone de triple contact [44].
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11.2.2 La membrane

La membrane de PEMFC est un maillon trés important de la chaine de la conversion
électrochimique de I'énergie. Ce derniere est une fine membrane polymeére fabriquer partir de
matiére dite Nafion™. Cette matiére a une base PTFE (poly-tétra-fluoro-éthyléne hydrophobe)
avec des groupes sulfoniques. Le r6le de membrane est de transférer les protons générés dans
I'anode en oxydant I'hydrogéne combustible a la cathode ou il est impliqué dans la réduction de
I'oxygeéne. L'électrolyte doit étre caractérise par les caractéristiques suivantes:

o Avoir une conductivité protonique la plus élevée possible.

o Isoler électriqguement les deux électrodes.

o Separez efficacement les gaz pour éviter tout contact direct entre les gaz (carburant et
comburant).

o Il aune bonne résistance chimique et thermique dans ce milieu acide [42,43].

e ,
1.0V 5 2r7im x20. 0k SE(MLLAQ): ~ 2.00um

St W Rt I Y R e )

Figure 11.3 : Nouvelles membranes conductrices de protons (biomimétiques) pour piles a
combustibles PEMFC [45].

I1.2.3 L’assemblage des piles en séries

L’assemblage membrane-électrodes se compose :

e Une membrane d'électrolyte de polymére solide serrée entre deux électrodes de carbone
poreuses.

e Un catalyseur a base de platine est intégré entre la membrane et les électrodes.

e Les électrodes incluent souvent des joints améliorant le contact avec les composants
adjacents et évitant les fuites [15].
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CHAPITRE |1

1. Surface d'étanchéité intégrée

2. Couche de diffusion et collecteur de courant
3. Couche anodique de catalyseur

4. Membrane

5. Couche cathodique de catalyseur

6. Couche de diffusion et collecteur de courant
7. Systéme élastomeére de joint

Figure 11.4 : Assemblage membrane-électrodes de sept couches de la compagnie 3M [46].

Le stack est un empilement de plusieurs cellules reliées électriquement en série et alimentées
parallelement en gaz pour avoir une puissance suffisant [47]. Cet empilement est formé par la
connexion et le regroupement des cellules par des feuilles dipolaires. Le p6le positif de la
premiere cellule est relié au p6le négatif de la cellule suivante. Ces plaques collectent le courant

que chaque cellule primaire produit vers les électrodes de sortie, et assurent aussi:

e La circulation des différents fluides.
e Le refroidissement ou le chauffage.
e L'assemblage [16,17].

Figure I1.5 : Plaques bipolaire de pile PEM [15].
Mais nous devons tenir compte de deux observations importantes :

v La premiére observation est que l'utilisation d'une seule cellule ne permet pas de prédire
le comportement réel d’un stack.
v La deuxiéme observation est I'nétérogénéité des conditions de fonctionnement Le stack,

telles que:
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e Ladifférence de température et de tension d'une cellule a I'autre.

e Une diffusion non homogéne en réactifs/produits dans I’assemblage [37].

hssemblage
. ’/_ Membrane
. ; Electrodes Canaux de
{ distribution des
: gaz

Plaque de fin e
monopolaire

Plaque

bipolaire '
po Unité de _/ /

répétition

Figure 11.6 : Structure d’un module a trois cellules [24].

11.2.4 Les auxiliaires de pile PEM

11.2.4.1 Bouteille métal hydrure

La bouteille métal hydrure est utilisée pour stocker I'nydrogene sous forme métal hydrure, cette

bouteille est souvent caractérisé par une pression de température de fonctionnement.

LJOX2

Figure 11.7 : Bouteille métal hydrure.
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11.2.4.2 Détendeur et manometres

Il s'agit d'un dispositif installé entre la bouteille et la pile a combustible pour controler le debit
d'hydrogene, le role de ce dispositif est de réduire et contrdler la pression (pression d’hydrogene)

a I'entrée de la pile a combustible.

Le détendeur a deux possibilités d’entrée et deux manometres, la premiére possibilité d’entrée
par I’entrée de bouteille et la deuxiéme par le couplage de I’¢électrolyseur d’eau. Pour les deux
manometres, le premier consiste a mesurer la pression d’entrée et le deuxieéme c'est pour

mesurer la pression de I’hydrogeéne entrant dans la pile a combustible.

Figure 11.8 : Détendeur et manomeétres.

11.2.4.3 Ventilateur de refroidissement et alimentation d’oxygéne
» Systéme de refroidissement

Il'y a deux ventilateurs pour alimenter la pile @ combustible en air et le refroidissement du
stock durant le fonctionnement. Pour ajuster la vitesse de rotation de ces ventilateurs, il existe un
systéme de contrdle qui leur est propre.

» Vanne de purge

Afin d’assurer le bon fonctionnement de la pile elle doit étre pure a I’intérieur du stock,
quand il est nécessaire, il y a une purge de divers gaz dans l'air parce que nous avons besoin
seulement d'oxygeéne. Dans notre cas la vanne de purge s’ouvre automatiquement quand les

impuretés sont logées dans les électrodes.
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Figure 11.9 : Vanne de purge.

11.2.4.4 Les convertisseurs de contréle de tension
Convertisseur DC/DC

Le rble du convertisseur est de convertir la tension variable de la pile & combustible en
une tension de sortie constante. Ainsi il est possible d'alimenter tous les auxiliaires du banc, et la
charge grace a ce module.

La conversion entre la pile a combustible et le bus continu est une conversion DC/DC
unidirectionnelle en courant (la pile a combustible n'est pas réversible en courant) [15]. Donc on

trouve la structure classique du hacheur parallele.

Pile a combustible

p; Bus Continu
N /
> 7, e

qu(f) ) T-D_l(r)

.I.

Fc Interrupteur

|
|
|
v F&' [r] de disjonction
|
|
|
|
.

Interrupteur
principal

\\,

Figure 11.10 : Convertisseur DC/DC.

L’interrupteur S1 protéger la pile contre une éventuelle défaillance.
L’inductance L1 régulateur de courant.

Interrupteur de disjonction S2 protéger la pile contre surcharge en courant [48].

11.3 Modélisation mathématique de la pile

Comme nous avons dit dans la section précédente, la modélisation des piles a combustibles
est une étape tres importante pour comprendre le comportement de system. Pour ce raison,
nombreux modeéles de modélisation ont été proposés dans la littérature pour estimer la relation

tension-courant de la pile, telles que :
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e Le modele d’Amphlett [49].
e Modele a base de réseau de neurones

Le modéle de moyenne mobile autorégressive non linéaire de la pile a
combustible PEM avec entrées externes est développé en utilisant les réseaux de
neurones récurrents. Les données nécessaires pour entrainer le modéle de réseau neuronal
sont générées en simulant le modéle d'espace d'états non linéaire de la pile & combustible
PEM de 500 W.

On montre que le réseau de neurones a deux couches, avec une fonction sigmoide
tangente hyperbolique, en tant que fonction d'activation, dans la premiére couche, et une
fonction linéaire pure, en tant que fonction d'activation, dans la seconde couche peut
modéliser efficacement la dynamique non linéaire de la pile a combustible PEM [50].

e Modeéle a base de logique floue

Les informations de la modélisation de la carte cognitive floue sont applicables pour la
modification de la structure des réseaux neuronaux pour fournir des résultats plus précis basés
sur les connaissances extraites de la carte cognitive et la visualisation des performances du
systeme.

Une carte cognitive floue basée sur des reégles a été utilisée et peut étre mise en ceuvre pour la
prise de décision afin de contréler le systéeme. Cette approche basée sur des régles offre une

interprétabilité tout en améliorant les performances de I'ensemble du systeme [51].

Cependant, malgré 1’existence de nombre important des modeles de modélisation, le modele
d’Amphlett reste le plus utiliser dans la littérature dus a sa simplicité et efficacité [25]. Ainsi, dus
au degré d'acceptation, dans cette étude on va utiliser le modé¢le d”’Amphlett pour modéliser les
caractéristiques électriques des piles PEM.

11.3.1 Modele d’Amphlett

Dans ce modele, la potentielle thermodynamique théorique d'une pile a combustible PEM
est d'environ 1.23, a une température de 25 °C et a une pression de 1 atmosphérique [49]. Mais,
lorsqu’on relie la charge a la pile a combustible, la tension aux bornes de la pile (Vpac) diminue
par rapport la tension theorique (E,ernst) €N raison de phénomeénes de polarisation, a cause des
pertes ou des chutes de tension engendrées par les irréversibilités du systéme (appelée aussi
tension de polarisation) [52]. On peut distinguer trois formes de polarisation: (V,e) la
polarisation d’activation, (Vyum) la polarisation de résistance et (Vgonc) la polarisation de

concentration comme la figure 11.11 illustre:

37



CHAPITRE I Modélisation et Caractérisation de la pile a combustible de type PEM

Potentiel de Nernst

Surtension ohmigque —==> .
Réduire la pente i-V

Etondre Io domaina i-V

: avant la courbure
Augmenter 4 résistance

de la callule augments
la pente

Tension (V)

Limitation L
activation Limitation Limitation
ohmique

Transport ]1 |

Région 1
. Région 2

Région 3

Densité de courant (Afcmg)
Figure I11.11 : Courbe de polarisation typique d’une PAC [53].

La différence de la tension d'activation et la tension de concentration dans la pile a
combustible représentée par les résistances (R,..etR.,y), €n raison de I'effet du double couche de
charge. Sachant que ce phénomene se produit lorsqu'il y a une accumulation de charges entre
deux matériaux différents qui sont en liaison direct, la couche de charge a l'avant de
I'électrode/électrolyte se comporte comme un condensateur [49]. Alors on peut tracer le circuit

électrique équivalant du PAC comme suit :

2]
T

E Nemst

Ract -\' U PAC

-

Figure 11.12 : Schéma électrique équivalant d’une PAC.
Donc la tension de la pile (Vp,4¢) est exprimée comme suit :
Vpac =1 * (Enernst — Vact = Vonm — Veonc) (1.1)
Avec :
n : Le nombre des cellules élémentaires de la pile.
Epernst - Latension de Nernst.

V,ct - La surtension d’activation.
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Vonm : La surtension ochmique.
V.onc - La surtension de concentration [54].
11.3.1.1 La Tension de Nernst

C’est une potentielle thermodynamique réversible de chaque pile. Elle représente la

tension a vide de la pile (tension théorique). Cette tension s'exprime comme sulit:

Enernst = 5= — o2 (T = Trey) + o5 [In(Ps,) +3 n(P3,)] (11.2)

Ou:

AG: Le changement d'énergie libre (J/k.mol).

AS: Le changement d’entropie (J/k.mol).

F: La constante de faraday (96,487 C/k.mol).

T: La température de fonctionnement de la pile (k).
T,f: La température de référence (k).

R: La constante universelle du gaz (8,3 14 J /k.mol).

Lorsque nous substituons les valeurs standards pour la température et la pression,

I'équation devient simplifiée comme suit [55]:
Enernse = 1.229 — 0.85 x 1073(T — 298.15) + 431 x 1075 X T x In (P;;Z /sz> (11.3)

Avec :

Py;,: La pression partielle a I’interface d’hydrogéne (atm), elle donné comme suite :

\

P: = 0.5 x RH, x PS% L —1 1.4
Ha @ H20 kRHaxpf_Iaztonxp<1.635(1P£C>) ( )

Panode T1.33%

Py, : La pression partielle a I’interface de l'oxygene (atm), elle donné comme suite :
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RHcxPE o

T1.334

* t 1 \
P5, = RH, x P <4_192 ,Pﬁw)) -1 (11.5)
p

sat /

Pcathode -
Avec :
RH,: L’humidité relative a I’anode.
RH_: L’humidité relative a la cathode.

Pnode: La pression de I’hydrogene a 1’anode.
P athode : La pression de I’oxygene a la cathode.

P,_S,% : La fraction molaire de saturation de 1’eau dans le gaz humidifi¢
[56,57]. Elle est calculée avec:
loglO(P,_SI% =2.95x 1072(T — 273.15) — 9.19 X 10~>(T — 273.15)? + 1.44

x 1077(T — 273.15) — 2.18 (II.6)

I1.3.1.2 La surtension d’activation

Aux faibles densités de courant, les surtensions d’activations (polarisation d’activation)
associée a l’énergie d’activation nécessaire pour démarrer la réaction entre les gaz surtout
I’oxygene a la cathode [16]. La relation entre les pertes d’activations et la densité de courant

Présenté par JC Amphlett est donné comme suite :
Vact = =61+ &. T + &3.T. In([CO3]) + &4 T. In(Ipac)] (1.7)

Ou:
1,62, €3 &4 coefficients paramétriques appropriés a chaque modele physique de PAC.
Ip ¢t Le courant de fonctionnement de la pile (A).

[CO;]: La concentration d’oxygéne a la surface du catalyseur (mol/cm? ). Elle est exprimée

par la loi de Henry comme suit [58]:

[c03] = Po (11.8)

5.08x106.e(—498/T)

11.3.1.3 La surtension ohmique

Aux moyennes densités de courant, la surtension ohmique (Polarisation ohmique)
provoquée par les pertes ohmiques dues a la résistance électrique des différents éléments de la
pile (électrolyte, électrodes) [14]. On peut exprimer par 1’utilisation de la loi d’Ohm par

I’équation suivante:
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Vonm = Ipac- (R + R¢) (11.9)
Avec:
R.: La résistance équivalente de contact a la conduction des électrons.

R,,: La résistance équivalente de la membrane a la conduction des protons. On peut calculer

comme suite:

Pm-1
Ry, = —— (I11. 10)
Ou:

[: L’épaisseur de la membrane (um).
A: La surface active de la pile en (cm?).

pp: La résistivité spécifique de la membrane (Q.cm). Elle est calculée a partir de la relation
suivante :

[1 +0.03. (“’%) +0.062 (;E)Z (’%)25]

py = 181.6.

T30 (I.11)

T

I
[M,0/505 — 0.643 — 3. (22S) | exp [4.18
A,0/s05:La teneur en eau dans la membrane [59].

11.3.1.4 La surtension de concentration

Aux densités de courant élevées, la surtension de concentration (la polarisation de
concentration) causée par la variation de concentration des réactifs (hydrogene ou oxygéne) sur

les électrodes, surtout a la cathode [14]. Ces pertes sont données par la relation suivante:

Vion = —b.In (1 _J ) (IL.12)

max

Avec:
J : La densité de courant (4/cm?).
Jmax - La densité de courant maximale (4/cm?).

b : La constante electrochimie (V) [56].
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Aprés avoir substituons les expressions de la tension de Nernst et des pertes (pertes
d’activation, ohmique et de concentration) dans 1’équation (II.1), nous obtenons le potentiel réel

global (Vp4¢) de la pile a combustible PEMFC comme suit :

Vpac = 1.229 — 0.85 X 1073(T — 298.15) + 431 x 1075 X T X In (P,’;2 ’P5‘2>

+ [§1 + & T+ &5.T. In([CO3)) + &4 T. In(Ipac)]

1 T 2 1 2.5 —|
Ipac| 816 [1 + 0.03. (%) +0.062 (ﬁ) (%) ] o
AT — .
ll Aiyo- — 0.643 — 3. (11’%)] .exp [4.18 (T 7?:03)] J|
SO 3
J
+b.In (1 - ) .
max

11.4 Caractérisation de la pile PEMFC

11.4.1 Caractéristique V-1 de la PEMFC

La figure suivant montre la variation de la tension (Vp4.) de la PEMFC en fonction du

courant (Ip4c) @ T=30 °C et sous pression nominal.

12

10

N

Tension [V]

\\
0 2 4 6 8 10 12 14
Courant [A]

Figure 11.13 : Caractéristique V = f(I) de la PEMFC.

Nous notons que le potentiel réel de la pile a combustible diminue avec I'augmentation du
courant par rapport au potentiel de Nernst. Comme nous l'avons mentionné précedemment cette

baisse est due aux trois polarisations (activation, ohmique, concentration).
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A faibles valeurs du courants, la tension de la pile au démarrage chute brutalement du fait
des pertes d'activation (V,.;), puis cette baisse diminue jusqu'a ce qu'elle disparaisse presque. La
deuxiéme baisse de tension, aux moyenne valeurs du courants, est due a la résistance interne de
la pile (V) €n raison de I'émergence d'une résistance au transit des ions dans I'électrolyte et de
la résistance ohmique des électrodes, elle augmente linéairement avec I'augmentation du courant
de charge. La troisieme chute de tension (V,,,), se produit & des courants élevés en raison de

I'insuffisance des gaz de réaction atteignant les électrodes.

11.4.2 Caractéristique P-1 de la PEMFC

La figure (11.14) montre la variation de la puissance en fonction du courant a T=30 °C et
sous pression nominal.

50

w
o

/

\
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w7

0 2 4 6 8 10 12 14
Courant [A]

Figure 11.14 : Caractéristique P = f(l) de la PEMFC.

Nous notons que la puissance augmente lorsque les valeurs de courant augmentent, puis
diminue rapidement a des courants plus élevés, en raison de l'augmentation des polarisations
affectant la tension de la pile. Habituellement, le point le plus élevé de la courbe n'est pas le
point de fonctionnement de la pile, c'est-a-dire qu'il ne peut pas fonctionner a sa puissance
maximale, car le rendement de la cellule est faible et la production d'eau augmente et la

température augmente a ce point, ce qui rend difficile le pilotage de la pile.
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I1.4.3 L’influence de la température sur les caractéristiques électriques de la PEM

Parmi les paramétres que influée sur les caractéristiques électrique des PAC, la
température, comme indiquée 1’étude expérimental pour cette influence dans les figures suivant,

pour différente valeur des températures (25 °C, 35 °C, 48 °C et 65 °C) a une pression constant
(Pa=0.6 bar et Pc=0.9 bar).

14

Tension [v]
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12 ——35°C| 3.8
48 °C > \
10 i c 3.6
—65°C 5
& 3.2 S~ \
6 ' T~ \
%%‘_& 3 ~ \
¢ = A
\ 2.8 N
: \
0 125 13 135
0 2 4 6 8 10 12 14 Courant [A]
Courant [A] Figure 11.16 : Zoom de la figure
Figure I1.15 : L’influence de la température (11.15).

sur les caractéristiques V-I de la PEMFC.
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Figure I1.17 : L’influence de la température sur les Figure 11.18 : Zoom de la figure
(1.17).

caractéristiques P-I de la PEMFC.
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A travers les figures au-dessus, nous notons que lorsque la température augmente, les
performances de la pile a combustible s'améliorent (la tension de la pile augmente ce qui entraine
une augmentation de la puissance électrique). Mais, cette augmentation doit se situer dans la
température autorisée dans le feuillet de la pile, afin de ne pas provoquer la perte d’humidité
nécessaire a la membrane de la pile. Lorsque des températures supérieures a 50 °C, nous
remarquons un impact négatif sur les performances. Il est connu que la température accélére les
réactions chimiques au sein de la pile. D'autre part, elle réduit les pertes d'activation parce que
elle amortie sa non linéarité pour des valeurs éelevées de courant ainsi que réduit les pertes
ohmiques avec un impact direct sur la résistivité specifique de la membrane, tout en gardant les

pertes de concentration constantes.
I1.4.4 L’influence de la pression sur les caractéristiques électriques de la PEM

La pression aussi influée sur les caractéristiques électrique des PAC, comme indiquée 1’étude
expérimental pour cette influence dans les figures (11.19) et (11.21), pour différente valeur des
pressions (Pa=[0.6,0.9,1.2,1.7] bar et Pc=[0.9,1.2,1.5,2] bar) a une température constant 30°C.

: : : 4.2
—Pa=0.6; Pc=0.9; bar
Pa=0.9; Pc= 1.2; bar | 4
Pa= 1.2; Pc= 1.5; bar T
—Pa=1.7; Pc= 2; bar 3.8~
8- S \ \
D 3.4
: g RN
3.2
N L \|
, ! \
0 2 4 6 8 10 12 14 12.5 13 13.5 14
Courant [A] Courant [A]
Figure I1.19 : L’influence de la pression sur les Figure 11.20 : Zoom de la figure
caractéristiques V-I de la PEMFC. (11.19).
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Figure I1.21 : L’influence de la pression sur Figure 11.22 : Zoom de la figure
(1.21).

les caractéristiques P-1 de la PEMFC.

Nous notons que lorsque la pression augmente, les performances de la pile a combustible
s'améliorent et la valeur de la puissance extraite augmente, mais il a une certaine valeur que doit
étre arrété, pour que les composants de la cellule n’exposants pas en raison de la haute pression
surtout la membrane que est trés mince et susceptible d’étre endommagé en raison d’une
pression excessive. Aussi bien l'augmentation au-dessus de cette valeur entraine une
augmentation de la température, en plus d'une augmentation des valeurs des trois polarisations,

ce qui conduit a une diminution du rendement de la pile.
I1.4.5 La consommation d’hydrogene par la pile

La loi de Faraday permet de calculer la consommation d'hydrogene en termes de courant
selon la relation suivante:

N XV,
Qu, = 7% F X Ipac (11.14)

Avec :
Qp,: Le débit d’hydrogéne [ml/min].
N : Le nombre de couches (couples anode/cathode) de la pile égal a 10.

,, : Le volume molaire de H2 égal a 22.4 [I/mol].

Z : Le nombre d’électrons impliqués dans la réaction d’une molécule de dihydrogene égal a 2.

F : Constante de Faraday 96368 [C/mol] ou [A.S/mol].
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Figure 11.23 : Caractéristique de consommation d’hydrogeéne par la PEMFC.

La figure (11.23) montre que le débit d'hydrogene varie linéairement avec le courant,

c'est-a-dire que plus la charge est'élevée, plus la consommation d'hydrogene.
11.4.6 Le rendement de la pile a combustible

En général, le rendement défini comme le rapport entre le résultat obtenu et le résultat
consommeé. Alors le rendement de la pile a combustible (np4c) est le rapport entre la puissance

électrique produite (Pp4c) etla puissance chimique absorbé (P,;), elle est donnée par:

P
Meac =5 (I1.15)
abs
Vbac X Ipac (IL 16)

Npac = Qu, X PCI

Avec :

Ppac @ La puissance produite (électrique).
P,ps : La puissance absorbée (chimique).

PCI : Le pouvoir calorifique inférieur égale 10 800 KJ/Nm3.
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1.5 Conclusion

Les caractéristiques ¢électriques distinguent chaque pile a combustible de I’autre. Dans ce
chapitre, nous avons appris les équations mathématiques que caractérisent les piles a
combustibles PEM ainsi que les différentes caractéristiques électriques et dynamiques. Ensuite,
simuler les résultats et les valeurs obtenus dans I’environnement MATLAB pour I’obtention des
courbes de la spécification pour chaque état. Ces courbes donnent une image plus claire de la
compréhension de la performance des piles & combustible de sorte que les meilleures conditions

doivent étre remplies pour que ces cellules puissent travailler au meilleur rendement.
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I11.1 Introduction

Dans le chapitre précédent on a donné une description sur le modele d’Amphlett qui peut
simuler le comportement des piles & combustibles. En effet, ce modele est général, et peut étre
utilisé pour estimer le comportement des piles a combustibles de petites puissances ainsi que

grandes puissances.

Ainsi, pour estimer la caractéristique tension-courant d’une pile a combustible spécifique,
le concepteur doive tous d’abord identifier les paramétres inconnus propres de la pile désiré a
partir les données expérimentaux. Cependant, cette procédure n'est pas facile dus a la non

linéarité et le nombre élevé des paramétres inconnus inclus dans le modele.

Pour adresser ce probléme, les chercheurs proposent nombreux de méthodes pour

identifier les parameétres indéfinis de ce modeéle.

Ces méthodes peuvent étre classifiées en deux catégories : méthodes conventionnelles
déterministes et méthodes a base de D’optimisation méta-heuristiques. Les méthodes
déterministes telles que algorithme de G-R-G [60], fractional-order [61], et impedance-
spectroscopy [62], ont ses limitations concernant le calcule massive et la précision faible génére
par ces derniers. D’autre coté, méthodes les méta-heuristiques sont adoptées dans ce contexte
pour surmonter les problemes des méthodes déterministes. Elles sont des techniques de

recherche stochastiques, basées sur un groupe des individus ou par fois dite population.

Une revue dans la littérature a illustré qui les méthodes méta-heuristiques ont été
appliguées dans nombreux de problémes d'ingéniorat tels que, la maximisation de puissance des
panneaux photovoltaiques [63], identification des paramétres d’un panneau photovoltaique [64],
dimensionnement de nombres optimale des sources dans une installation électriques [65],

applications de traitement d’image [66], et le contrdle des systemes électriques [67].

Cette étude adresse une autre application des méthodes méta heuristiques. Le but est de
développé un modéle mathématique de pile a combustible fiable et plus précise. De plus, 1’idée
est de minimiser I’erreur entre les points tension-courant expérimentaux et estimés et extraire les

parameétres optimaux des piles a combustibles.

Deux méthodes récemment développées appelés évolution différentielle (ED) et
optimisation par essaims des particules (PSO) ont été utilisées pour extraire les parametres

optimaux de la pile a combustible. Pour démontrer I’efficacité des méthodes proposées, une pile
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PEM d’une puissance maximale de 50W a été utilisée. Les resultats finales sont tres
encourageantes, elles démontent que les méthodes proposées assure un bon accordance entre les
points tension-courant expérimentaux et estimes. Dans le reste de chapier, on va expliquer le
principe de fonctionnement des deux méthodes d’optimisation proposées, on suite on va
construire la fonction objectif de probléeme. On va également illustre les étapes expérimentaux

nécessaires pour faire I’identification.
I11.2 Les méthodes d’optimisation méta heuristiques

La méta-heuristique est une branche de I'optimisation et mathématiques appliquées liées
aux algorithmes et la théorie de calcul stochastique. Ces méthodes sont principalement utilisés

pour minimiser ou maximiser une fonction donnée appelé fonction objectif.

Dans les derniéres 30 années, on a vu un développement remarquable dans le domaine
d’optimisation par les méthodes bio-inespérées. La plupart des méthodes méta-heuristiques
simule les métaphores naturelles (par exemple, colonie de fourmis, essaim de particules, systeme
immunitaire, colonie d'abeilles et essaim de guépes) pour résoudre des problémes d'optimisation

complexes dans différents domaines de recherche et industries [68].

Il existe nombreux méthodes développées dans littérature pour résoudre les problémes
d’optimisation tels que PSO [69], ED [64], AG [70], et ABC [71]. Dans ce chapitre nous allons
intéresser a appliquer les deux méthodes méta-heuristiques PSO et ED pour optimiser les

parametres inconnus de modele de pile a combustible.
111.2.1 Principes de fonctionnement des méthodes méta-heuristiques sélectionnes

Dans les problemes d’ingéniorat il est difficile d’utilisé les méthodes d’optimisations
conventionnels basées sur les conditions initiales. Car ces dernieres provoquent le risque d’étre
stagnées dans une solution non désiré dite le optimum locale. Ces méthodes demande un temps
de calcule tres élevé, sans mentionné la limitions au niveau de la précision généré. Dans I’autre
coté, les methodes stochastiques sont venues pour résoudre les probléemes des méthodes
conventionnelles. Elles sont des approches simples, efficaces, et qui ont une grande capacité de

localiser I’optimum globale et extraire des solutions de haute qualité.

A cause de leurs avantages, les méthodes d’optimisation méta heuristiques ont été
utilisées dans des nombres applications industriels tel que identification des parametres des
systemes, contrble des processus, dimensionnement des systemes [72]. Dans ce chapitre nous
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allons intéresser a utiliser les méthodes méta-heuristiques, en particulaire PSO et ED afin de

d’extraire les paramétres optimales da la PAC.
111.2.1.1 Optimisation par essaims particulaires (PSO)

Optimisation par essaims particulaires (appelé en Anglais particle swarm optimization ou
PSO) est une méthode de recherche stochastique simule le comportement des troupeaux
d'oiseaux. Elle a été proposée en 1993 par les scientifiques Russell Eberhart et James Kennedy
[69].

PSO fonctionne a base d’une population appelée essaim (ou particules) qui sont les
solutions possibles de probleme en effet. PSO une méthode itérative simple a appliquer, les
particules dans la méthode se déplacent dans chaque itération prenant en compte leur meilleure
position Gpest (position globale) et la meilleure position de son voisinage Ppest (position
meilleur).Le mouvement des particules vers la solution optimale peut étre obtenir par la formule

suivante [73]:

Pbest

Xi(t-1)

-

Figure 111.1: Mouvement de particules.

X;t+1) =X, +Vi(t+ 1) (1I1. 1)
Ou V et vitesse des particules donner par :

Vit+1) = 0 X V;(£) + 11 X C1 X (Pyese(t) — X(1)) 4 12 X €2 X (Gpese — X; (D) (111. 2)
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w est le moment d’inertie (w=0.4), rl et r2 sont de nombres aléatoire dans [0,1]. C1 et C2 sont

des coefficients constances (C1=C2=1.5).
Le pseudo code de 1’algorithme PSO est donner ci-dessous:

Algorithme 1: Pseudo-code de minimisation par PSO [74].

1: Initialiser le population (x) aléatoirement dans l'espace de research (1, 2, ...NP)
2: Initialiser le population (Pbest ) de meilleur position aléatoirement dans I'espace de research
(1,2,..NP)

3:Initialiser les paramétres de contrdles C1=C2=1.5 et ®=0.4
4:Calculer la fonction objectif de tout les particules.
5:Mettez Xbest comme le position correspondent au meilleur solution (minimum).

6:1t=1
7:Max_1t=1000

8: While (It<Max_lt)
9:For(pour chgaueparticule)

10:1f1 [ FO (X(t) ) <FO (Pbest(t)) ]

11: MetterPbest(t)= X(t)

12: End ifl

13: If2 [ FO ( Pbest(t) ) <FO ( Gbest) ]
14: Metter Gbest=Pbest(t)

15: End if2

16: End for

17: Ajuster I'agent actuel

18: Si un agent sort de I'espace de recherche, rectifiez-le
19:1t=I1t+1

20: End While

21: Returner a Gbest

111.2.1.2 Evolution Différentiel (ED)

ED font partie d’une famille de méthodes de recherches stochastiques appelées méthodes
évolutionnistes, elle a été proposée en 1997 par Storn [75]. ED est similaire de algorithme
génétique, mais les opératoires de mutation et croisement sont différents. La méthode améliore
son individus aléatoirement, on appliquant la mutation et le croisement de maniére séquentielle.
Lorsque la solution désiré est atteinte le processus de recherche s’arrét. Les étapes nécessaires

pour optimiser un system par ED sont :
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- Initialisation

Pour commencer le processus de 1’optimisation, il faut produire d’individus aléatoirement
dans I’espace de recherche. La population peut étre produite on utilise 1’équation suivant pour

chaque variable (Xi).
Xl(t) = XLB + T'and((),l) X (XUB - XLB) (III 3)

OU Xi est le variable i°™ de system, rand (0,1) est un nombre numérique dans I’intervalle [0,1].

Xug et X g sont les valeurs supérieures et inférieures de probleme respectivement.
- Mutation

Dans cette étape, un autre vecteur est généré en utilisant le vecteur initial Xi. Dans la
littérature, le vecteur actuel (Xi) est appelé le cible ou par vois le vecteur parent. D’autre part, le
vecteur construit Vi est appelé vecteur donneur, les éléments de Vi sont crées aléatoirement on

utilisent les éléments de Xi et le facteur de la mutation F comme 1’équation(II1. 4) illuter:
Vi = Xranar + F X {Xranaz + Xranaz} (111. 4)

Xrand1: Xrand2€t Xrangz SONt des éléments de population Xi sélectionné aléatoirement. F est le
facteur de mutation (F=0.8) [64].

- Croisement

Dans cette étape on mixe les éléments de vecteur Xi et Vi pour génere une nouvelle
génération selon un algorithme donner par 1’équation (II.5). L'opération de croisement est tres
important, parce que elle nous permettre de explorer le domaine de recherche de manier efficace
ainsi que d'éviter la convergence vers l'optimum locale. Le croisement est effectué par les

équations suivantes:

Vi(t)si (rand < CRout = t,4nq)

Ui(t):{ X;(t)ailleur (111.5)

Ou CR est le parentage de croisement dans [0,1], et t.,nq €St Nombre aléatoire €[1,2,..NP]. Le
probléme majeur dans le DE conventionnel est la génération des valeurs hors l'espace de
recherche. Pour eviter ce probleme, une fonction de pénalité est utilisée pour assure que les

valeurs des parametres se situent dans la plage autorisée apres recombinaison [64,76].

Vl(t) = XLB+Tand(O,1) X(XUB - XLB) Sl Vl(t) > XUB ou Vl(t)< XLB (“|6)
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Algorithme 2: Pseudo-code de minimisation par ED [64].

1: Initialiser le population (X) aléatoirement dans I'espace de research (1, 2, ...NP)

2: Initialiser les paramétres de contrdles F=0.8 et CR=0.9
3: Mettez Gbest comme le moyen de population comme Gbest=mean (X).

4:1t=1
5:Max_It=1000

6: While (It<Max_lIt)
7:For (pour chgaueparticule)

8: Calculer V(t) = Xpana1 + F X {Xranaz + Xrands}
9: If1 (V(t)< Xig)

10: V()= X g+ rand(0,1) x (Xug—XLig)
11: Endif1

12: 1f2 (V()> Xyp)

13: V(t)= Xyg— rand(0,1) x (Xug—XLs)
14: End if 2

15: I1f3(rand(0,1) < CRout = tyapq )
16: U(t)=V(t)

17: Else

18: U(t)=X(t)

19: End if3

20: If4 {FO[U@®) ] <FO[X()]}

21: X(t)=U(t)

22: End4

23 : End for

24: Xmoy=mean (X) % (valeur moyenne de population X)
25: 1f5 { FO[ Xmoy ] <FO[ Gbest ] }
26: Gbest=Xmoy

27: End if 5

28: It=It+1

29: End While

30: Returner a Gbest
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111.3 Application des méthodes méta-heuristiques sur d’identification des

parametres de modéle de PAC.

Dans le modele de PAC il y a 8 paramétres qui fautent étre identifiés
i.e.&1,85,¢63,é4,b,A4, R, et |- POUr extraire ces derniéres, le chercheur doit construire une
fonction objectif afin d’étre minimisé. Les coefficients paramétriques &;,¢,,&5 et &,influencés
sur la surtension d’activation selon la relation (11.7), 2 et R, influencés sur la surtension
ohmiqueselon la relation (11.9), b et J,,,., influencés sur la surtension de concentration selon la
relation (I1.12). Par conséquence la somme de ces surtensions influencés sur la tension de la pile

(Vpac) et donne une tension peu différent par rapport a la tension expérimental.
111.3.1 La fonction objectif (FO)

Le modele mathématique est dit précise si les points courant-tension I-V expérimentals et
simulées sont presque identiques. Généralement, I’erreur SSE entre le données mentionnées
(expérimental/simulées) est considéré comme une fonction objectif. Maintenant, le but final est

de ajuster les paramétres inconnus de tell maniere la fonction SSE (sum square error) est bien

minimisée.
SSE (l,V,€1,€2,€3,€4,b,A, RC! ]max): Z?:l[vexp(i) - Vest(i)]z (“|7)
FO = minimise (SSE) (111.8)

Les paramétres inconnus sont limités par les valeurs suivantes.

Tableau 111.1 : Les limites supérieures et inférieures des parametres [52].

&1 () -1.1997 -0.8532
& () 1.00E-3 5.00E-3
& () 3.60E-5 9.80E-5
£ () -26.00E-4 -9.54E-4
A() 13.00 23.00
Re(Q) 0.10E-3 0.80E-3
b (V) 0.0136 0.50
Jmax (A) 0.40 0.50
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111.3.2 Essais expérimentaux
111.3.2.1 Plateforme de la caractérisation expérimentale

Pour implémenter ces algorithmes d'optimisation, un certain nombre d'expériences
doivent étre réalisées au laboratoire tout d'abord. Les points tension-courant expérimentaux ont
été obtenus a partir de la plate-forme de test Heliocentris-FC50, installée au niveau du labo de
génie électrique.

L'expérience a été menée a une température moyenne interne (32 °C). Le systeme est
composé d'une pile a combustible PEMFC de 50 watts inclus dans un banc d’essais composé de :
Une bouteille d’hydrogeéne, vanne de régulation de pression, charge R variable programmée
comme un signal de rampe pour extraire les points de tension et de courant requis et system
d’acquisition des données. Comme illustre la figure ci-dessous.

) Manometre et
La bouteille du Détendeur Débitmetre  Ventilateurs ;6 5

stockage H, combustible
4 = PEMFC

Vanne de

Module De Feu de purge
circulation i
Electrovanne
Charge
variable

Ecrons d'afichage
des mesures

Systéme d’acquisition

Fils de connexion Alimentation de
démarrage Convertisseur DC/DC

Figure 111.2 : Maquette d'expérimentations.

De plus, un programme dans environnement MATLAB a été développé pour calculer les
parameétres optimaux. Les courbes caractéristiques ont été toujours mesurées dans une

température moyenne interne (32 °C).

Les spécifications du PAC utilisés sont représentes dans le tableau suivant :
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Tableau I11.2 : Caractéristiques électriques des piles a combustible modele de «Heliocentris»

[77,78].
& -1.1883
coefficients paramétriques
$2 _ 0.0026
appropriés a chague modéle
&3 . 3.8067E-5
physique de PAC
&, -3.1912E-4
La teneur en eau dans la
A 10.500
membrane

La constante électrochimie et

b ) _ _ 0.0263 (V)
donné par la relation suivant

La résistance équivalente de

R, contact a la conduction des 3.34E-4(Q)
électrons
La densité de courant
Jmax _ 0.5500 (4/cm?)
maximale

La pression de I’hydrogene a

Pa 0.6 (bar)

I’anode
Nombre des cellules
n s : . 10
élémentaires de la pile

La surface active de la pile en

A 25 (cm?)

P La puissance électrique 50 (W)

l L’épaisseur de la membrane 27 (um)
I, Le courant nominal 8 (A)
vV, La tension nominale 5 (V)
Vo La tension de circuit ouvert 9 (V)

L’humidité relative a ’anode
RH, 1

L humidité relative a la
RH, 1

cathode.
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I111.4 Résultats et discussion

111.4.1 Caractérisation V-I

Il convient de rappeler qu'il y a 8 paramétres inconnus qui doivent étre optimisés. Les
parameétres extraits sont réutilises dans le modele pour estimer la courbe V-l dans une
température moyenne interne (T = 32 °C). La figure (111.3) représente la courbes V-1 estimées
superposes avec les données mesurées. A partir de la derniere figure, on peut observer que toutes
les méthodes montrent un bon accordance entre les valeurs mesurés et estimés. Cependant,
certaines différences peuvent étre détectées lorsqu’on grandit plus 1’image. Une vue plus
rapprochée sur la figure (I11.4), nous pouvons voir que la méthode PSO atteint la plus grande

précision, ce qui signifie que I'optimum globale est bien explore.

10 - : - 1.2 : -
#  Expérimentale 71l % Expérimentale
IIIIIPSO 7’ IIIIIPSO
2 2 6.9
5 5
@ s 0.8
5 :
[ F 6.7+
6.6~
6.5~
EARY: 2 25
Courant (A) Courant (A)
Figure 111.3 : La courbe V-1 de PAC. Figure 111.4 : Zoom de la partie

sélectionnée.
Les indicateurs statistiques en termes de RMSE et MAE ont été utilisés pour estimer la
déviation des résultats simulés par rapport aux données expérimentaux. Les résultats du tableau
(111.3) valident ces observations, le PSO a été classé dans la premier position avec erreur de

SSE=0.3188V. De plus, ED a été classé en deuxieme position avec une erreur de SSE=0.5765V.

RMSE:\/ZL[Vexp(o ~Vese O]°/N (111.9)

MAE=X; (|[Vexp (1) — Vese D [[)/N (111.10)
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Le raison derriere l'obtention de bons résultats par PSO est que les mécanismes
d'exploration et d'exploitation de la méthode sont trés efficaces, ce que permettre a la méthode
d'extraire des solutions de haute qualité. Par contre, la méthode ED ne peut pas effectuer une
bonne exploration et exploitation, ce qui se traduit par lI'exploration de résultats de mauvaise
qualité. De plus, pour sélectionner la méthode d'optimisation appropriée pour le processus de
I'identification, il est extrémement important d'évaluer la rapidité de la méthode proposé. La
section suivante est consacrée a I'étude de la vitesse de convergence de deux méthodes PSO et
ED.

Tableau I11.3: Les parametres optimaux de PAC helieocentris-50W.

&1(9) -1.1109 -1.0862
$2(5) 0.0027 0.0025
$3 () 6.1093E-5 5.1012E-5
$4 () -1.7084E-4 -1.8581E-4
A(-) 15.7734 17.8315
Re(Q) 7.9707E-4 7.9772E-4
b (V) 0.0717 0.0589
Jmax (A) 0.4989 0.4682
SSE 0.3188 0.5765
MAE 0.0680 0.0710
RMSE 0.1232 0.1657
Itérations consumes 59 83

111.4.2 Convergences des méthodes PSO et ED

La figure (l11.5) représente I'évolution de la fonction objectif en fonction de nombre
d’itérations. A partir de figure (II1.6), il est apparent que la méthode PSO a montré une
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convergence rapide par rapport a 1’autre approche. La solution souhaitée a été achevé apres
quelle que itérations (59°™). De plus, la méthode ED a montré un certain retard aprés sa
stabilisation, la minimum a été atteinte & la 83°™ itération comme une deuxiéme place. Le raison
d'avoir des bons résultats par PSO est que la méthode génére des solutions avec légereté, ce qui

rend I'ajustement de la population vers la solution optimale tres rapide.

2 ; ; =15 :
q>_) ) - - ED q>_> - - ED
= 16 =
2 2
5 14 3
0 o 1 -
c 12 =
2 s
§ g 1 g X8
i - Y:0.5765
L 08L L \ -~_-_‘-.l-
Y:0.3188
|
0 50 100 150 200 250 300 0 20 40 60 80 100
I tération [tération
Figure 111.5 : Courbes de la convergence. Figure 111.6 : Zoom des courbes de la
convergence.

Finalement, a partir les résultats encourageantes obtenir dans cette étude on peut conclure
que les méthodes heuristiques peuvent étre classées comme I'un des algorithmes les plus

puissantes utilisé dans les problémes extraction des parametres des cellules PAC.

111.5 Conclusion

L'identification précise des paramétres des PAC a un impact significatif sur I'estimation
de performance de générateur. Pour cette raison, la demande de plus de précision est toujours

requise.

Dans cette étude, deux algorithmes d'optimisation (appelées PSO et DE) basés sur
I'intelligence artificiel ont été appliquées pour extraire les parameétres optimales de modéle de

géneérateur. Les résultats obtenus sont trés encourageants. L'erreur minimum été bien achevé, et
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I’accordance entre les valeurs mesurés et simulés été bien démontré. Les deux méthodes

adoptées ont montrent une bonne caractéristique de convergence.

Finalement, PSO et ED montrent une haute capacité pour modéliser le comportement
quasi exact des PACs, non seulement dans des conditions nominales mais également dans des
conditions différentes.
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Conclusion générale

La modélisation précise des piles a combustible PEM est une étape important pour
prédire la puissance reelle générée par le genérateur. La précision du modele est liee a la
précision des paramétres inconnus du modeéle. Les méthodes méta-heuristiques ont été largement
utilisées dans ce contexte. L'objectif globale du ce travail été de développer un modeéle a haute
précision pour une pile a combustible PEM de puissance maximale 50 W. L'idée principale a été
d’extraire les parameétres inconnus optimaux de la pile par la minimisation d’erreur entre les
données expérimentales et estimés de tension. Les méthodes d'optimisation basées sur la
recherche stochastique (PSO et ED en particulaire) ont été employées dans cette étude pour

achever ce but. Les résultats principaux obtenus dans ce travail sont organisées comme suite :

e Les parameétres optimaux de la pile a combustible Heliocentris-FC50 ont été identifiés.

e L'erreur minimale entre la courbe V-l (tension-courant) expérimental et estimé a été
obtenue.

e Les indicateurs statistiques requis ont été calculés. L’erreur calculée par PSO et ED
étaient 0.3188 V et 0.5765 V respectivement.

e PSO a montré un bon potentiel de convergence lors de l'extraction des parameétres
optimaux. PSO a été stabilisé au solution optimale apres 59 itérations, tandis que ED a
été stabilisé apres 83 itérations.

e En conclusion, on peut déclarer que les méthodes d’optimisation méta heuristiques sont
des techniques tres efficaces qui peuvent étre appliquées avec succes dans la processus de

modélisation optimale de la pile a combustible.
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Annexes

Annexel : Propriétés physique et chimique d'hydrogéne [77,78].

Propriétés physique et chimique d' H,

Valeurs numériques

PCI (Pouvoir calorifique inférieur)

PCS (Pouvoir calorifique supérieur)
Densité gazeuse a 20.3 K

Densité liquide a 20.3 K

Conductivité thermique du gaz

Chaleur d’évaporation

Energie théorigue de liquéfaction
Electronégativité (Pauling)

Masse atomique

Constante de gaz

Température d’auto inflammation dans 1’air
Température de flamme dans 1’air 4 300 K
Limites d’inflammabilité dans I’air (vol %)
Limites de détonation dans 1’air (vol %)
Energie minimale d’inflammation (J)
Energie explosive théorique (kg de TNT/m3)
Surpression de détonation

Coefficient de diffusion dans I’air

Vitesse de flamme dans I’air

Vitesse de détonation dans I’air

Mélange stoechiométrique dans 1’air

119930 kJ/kg (50020 kJ/kg)
141860 kJ/kg
1.34 kg/m3
70.79 kg/m3
0.1897 W/m. K
445 4 ki/kg
14112 kd/kg
2.1
1.0079
4124.5 Jlkg K
858 K (813 K)
2318 K (2148 K)
4-75 (5.3 - 15)
13- 65 (6.3 — 13.5)
20 (290)

2.02 (7.03)
14.7 (16.8)
0.61 cm/s (0.16)
260 km/s (7 fois le G. Naturel)
2.0 km/s (1.8 km/s)
29.53 % (9.48 %)




Annexe?2 : Spécifications de la pile a combustible PEMFC 50 W [77,78].

La pile a combustible utilisée est Fuel Cell Traine de type PEMFC, les caractéristiques

techniques sont données dans le tableau suivant :

Poids 19 kg
Puissance nominale 40W
Puissance maximale 50 W
Tension a vide 9V
Courant a la sortie nominale 8A
La consommation d hydrogene 580 sml/min
puissance nominale
Pureté ]Eie | h_ydrogene pour le (99.99%)
onctionnement
Pression permise d'hydrogéne 0.4 ...0.8 bar
La température ambiante permise L5 13590

lors du fonctionnement
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Résumé
Récemment, le probléme du développement d'un modéle mathématique de haute précision pour les piles a
combustible a échange de protons (PEMFC) a recu beaucoup d'attention par les chercheurs dus a la complexité
du modele. Les méthodes d'optimisation méta-heuristique sont considérées comme un meilleur outil, qui
pouvant étre utilisés pour résoudre ce probléme. La présente étude applique une technique d'optimisation
récemment développée basée sur la population, appelée méthode d'optimisation par essaims des particules, dans
le but d'établir un modele de haute qualité pour une pile PEMFC de puissance maximale 50 W. L'idée
principale derriére ce travail est de minimiser I'erreur quadratique entre les points de tension-courant
expérimentaux et estimés pour obtenir un bon accordance. Pour démontrer I'efficacité de la méthode PSO
proposée, une pile a combustible Heliocentris-FC50, qui a une puissance maximale de 50 W est traitée comme
une étude de cas. Dans le méme contexte, la performance du la méthode PSO est comparé avec un autre
algorithme d'optimisation, appelée méthode d'évolution différentielle (ED). Finalement, les résultats de la
méthode PSO ont été suffisamment compétitifs en termes de précision et de vitesse de convergence. L'erreur
obtenue par PSO est remarquablement petite (SSE = 0.3188 V) par rapport a celle de ED (SSE = 0.5765 V).
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Abstract
Recently, the problem of developing a high accuracy mathematical model for proton exchange fuel cells
(PEMFCs) has received much attention by researchers due to the complexity of the model. Meta-heuristic
optimization methods are seen as the best tool, which can be used to overcome this drawback. The present
study applies a recent developed population based optimization technique, namely particle swarm optimization
method for the purpose of establishing a high quality model for PEMFC with 50 W maximum power. The main
idea behind this work is to minimize the sum square error between the experimental and estimated Voltage-
Current points for obtaining a good match. To demonstrate the effectiveness of the proposed PSO method, a
Heliocentris-FC50 fuel cell with a maximum power of 50 W is taken as a case study. In the same context, the
performance of the PSO is compared with another challenging optimization algorithm, called the differential
evolution (ED) method. Eventually, the results of the PSO method were enough competitive in terms of
accuracy and convergence speed. The obtained error by PSO is remarkably low (SSE =0.3188V) compared to
ED (SSE = 0.5765V).
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